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□ Internationale Recherche (nach Regeln 12.3 und 23 1 b)) 

□ Veroffentlichung der internationalen Anmeldung (nach Reael 12 4\ 

□ Internationale vortaufige Prufung (nach Regeln 55.2 und/bder 55.3) 
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□ Sequenzprotokoll (genaue Angabeny. 
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5* 1 "\ v Begrundete Feststellung nach Artikel 35 (2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen 
Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser 
Feststellung ** 



1. Feststellung 
Neuheit (N) 

Erfinderische Tatigkeit (IS) 
Gewerbliche Anwendbarkeit (IA) 



Ja: 

Nein; 
Ja: 

Nein: 
Ja: 

Nein: 



Anspruche 
Anspruche 
Anspruche 
Anspruche 
AnsprQche: 

Anspruche: 



18,19 
1-17,20-25 

1-25 
1-25 



2. Unterlagen und Erklarungen (Regel 70.7): 
siehe Beiblatt 



CrtrmWaH Df!T<DCA/^no / lonttor Of\C\A\ 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
BERICHT ZUR PATENTIERBARKEIT 
(BE1BLATT) 



Zu Punkt I. 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP2004/006035 



Die mit Schreiben vom 05.04.2005 eingereichten Anderungen bringen Sachverhalte 
ein, die im Widerspruch zu Artikel 34(2)(b) PCT iiber den Offenbarungsgehalt der interna- 
tionalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgehen. Es handelt sich dabei um 
folgende Anderungen: 

Der ursprungliche Anspruch 1 wurde durch Aufnahme spezifischen Selektionen von 
Merkmalen aus den urspriinglichen Unteranspruchen 9, 10 und 13 geandert (d.h. Oxid des 
Siliciums und/oder Zirkoniums wurde aus aus mehreren Oxiden ausgewahlt und mit einem 
bestimmten Wasserdampfgeha.lt und einer Kalzinierung kombiniert). Diese spezifische 
Kombination von slektierten Merkmalen ist der urspriinglichen Offenbarung nicht eindeutig 
zu entnehmen. 

Auch keines der Beispiele erscheint alle diese Merkmale eindeutig zu enthalten. 

GemaB Regel 70.2(c) PCT ist dieser Bericht ohne Berucksichtigung dieser Merkmale 
erstellt worden (d.H. er basiert auf den urspriinglichen Anspruchen). 



Zu Punkt V. 

1 Im vorliegenden Bescheid wird auf folgende Dokumente verwiesen: 
D1 : EP-A-1 192 993 (TOSOH CORP) 3. April 2002 (2002-04-03) 
D2: EP-A-0 130 407 (NITTO CHEMICAL INDUSTRY CO LTD) 9. Januar 1985 
(1985-01-09) 

D3: WO 91/04943 A (EXXON RESEARCH ENGINEERING CO) 18. April 1991 
(1991-04-18) 

D4: EP-A-1 21 5 21 1 (BASF AG) 1 9. Juni 2002 (2002-06-1 9) 

D5: EP-A-0 842 936 (AIR PROD & CHEM) 20. Mai 1998 (1 998-05-20) 



2 UNABHANGIGER ANSPRUCH 1 



Formblatt PCT/Belblatt/409 (Blatt 1) (EPA-Januar 2004) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
BERICHT ZUR P ATENTIER B AR KEIT 
(BEIBLATT) 



2.1 



2.2 



2.3 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP2004/nnfin.^ 



Die vorliegende Anmeldung erfiillt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 1 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Dokument D1 offenbart (Beispiel 1) ein H-2SM-5 enthaltendes Extrudat welches mit 
emem Gas enthaltend 92% Wasserdampf bei einer Temperatur von 355°C uber 
emen Zeitraum von sieben Tage behandelt wird. Der Absolutdruck kann 
atmospharisch, erhoht, oder reduziert sein ([0042]). Dabei wird (implizit) die 
Schneidharte erhoht. ' 

Die vorliegende Anmeldung erfiillt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 1 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Dokument D2 offenbart (siehe im Recherchenbericht zitierte Passagen) 
Zeolithkatalysatoren welche mit einem Wasserdampf. enthaltenden Gas bei einer 
Temperatur von 250 bis 700°C und einem Absolutdruck von 1-70 Atm uber einen 
Zertraum von 1 -400 Stunden behandelt werden. Im Beispiel 1 ist der 
Zeol.thkatalysator ein Mordenitextrudat. Auch hier wird (implizit) die Schneidharte 

Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 1 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Dokument D3 offenbart (Anspriiche 1 und 5) ein Verfahren zur Herstellung von 
Zeohth-Aggregaten bei dem eine formbare Paste gebildet wird, die Paste zu einem 
Aggregat geformt wird (Formkorper), das Aggregat gehartet wird, und das gehTrtete 
Aggregat uber einen Zeitraum welcher ausreichend ist urn das Aggregat stlker und 
harter zu machen, hydrothermal calciniert wird. 



3 UNABHANGIGER ANSPRUCH 15 
3.1 



Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 1 5 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Das Extrudat aus D1 (siehe auch oben) wird in einem Verfahren zur Herstellung von 
TEDA ausgehend von N(2-aminoeth y l)piperazine und Wasser, eingesetzt (Beispiel 
1 ). Andere bevorzugte Ausgangsstoffe sind Ethylendiamine Oder Piperazine 



Formblatt PCT/BeIbIatt/409 (Blatt 2) (EPA-Januar 2004) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
BERICHT ZUR PATENTIERBARKEIT 
(BEIBLATT) 



4 UNABHANGIGER ANSPRUCH 22 



Internationales Aktenzeichen 
£CJ7EP2004/006035 



4.1 



Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 22 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Siehe Punkt 3.1, oben. 



5 UNABHANGIGER ANSPRUCH 23 
5.1 

Siehe Punkt 3.1, oben. 



5.2 



5.3 



Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 23 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
biene Punkt 3.1, oben. 

Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 

DokuZmp" « de K A r, PrU A ChS 23 im SinnS V ° n Artike ' 33 < 2 > PCT nicht neu ist. ' 
Dokument D2 offenbart die Aminierung von Methanol in Gegenwart eines 

Katalysators bei dem zuvor mit einem Verfahren gemaB Anspruch 1 die Schneidharte 
erhoht wurde (siehe Punkt 2.2, oben). ane 

Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 

DoluZt « deS K A .T uchs 23 im Sinne von Artikel 33 < 2 > PCT nicht ™ I* ' 

Dokument D3 offenbart (Ansprtiche 1 und 5) ein Verfahren zur Herstellung von 
Zeolrth-Aggregaten, bei dem eine formbare Paste gebildet wird, die Paste zu einem 
Aggrega geformt wird (Formkorper), das Aggregat gehartet wird, und das gehartete 
Aggregat uber e.nen Zeitraum welcher ausreichend ist urn das Aggregat starker und 
harterzumachen, hydrothermal calciniert wird. 

Diese Aggregaten werden bei chemischen Syntheseverfahren eingesetzt. 



6 UNABHANGIGER ANSPRUCH 25 
6.1 

Siehe Punkte 5.1-5.3 



Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33(1) PCT weil 
der Gegenstand des Anspruchs 25 im Sinne von Artikel 33(2) PCT nicht neu ist ' 
Siehe Punkte 5. 1-5.3 w neu lsl> 



Formblatt PCT/Belblatt/409 (Blatt3) (EPA-Januar2004) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen 

BERICHT ZUR PATENTIERBARKEIT AKtenze.cnen 

(BEIBLATT) PCT7EP2004/006035 



7 ABHANGIGE ANSPRUCHE 2-1 4, 1 6-21 , 24 

Die Anspruche 2-14, 16-21, 24 enthalten keine Merkmale (auch hinsichtlich D4 und 
D5), die in Kombination mit den Merkmalen irgendeines Anspaichs, auf den sie sich 
beziehen, die Erfordernisse des PCT in Bezug auf Neuheit bzw. erfinderische 
Tatigkeit erfijllen. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 4) (EPA-Januar 2004) 



Geanderte PatentansprQche 



2. 



1 . Verfahren zur Erhohung der Schneidharte eines Formkorpers enthaltend ein kri- 
stallines Alumosilikat, dadurch gekennzeichnet, dass der Formkorper ein Binde- 
mittel, ausgewahlt aus Oxid des Siliciums und/oder Zirkoniums, enthalt und mit 
einem Gas bestehend aus Wasserdampf bei einer Temperatur von 100 bis 
600°C und einem Absolutdruck von 0,1 bis 10 bar uber einen Zeitraum von min- 
destens 20 Stunden behandelt wird und dass der Formkorper vor der Behand- 
lung mit Wasserdampf bei Temperaturen von 100 bis 600°C calciniert wurde. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Formkorper uber 
einen Zeitraum von mindestens 50 Stunden behandelt wird. 

Verfahren nach einem der beiden vorhergehenden AnsprOche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Formkorper kontinuierlich mit einer WHSV (weight hourly 
space velocity) von 0,05 bis 5 g Wasserdampf pro Gramm FormkSrper und pro 
Stunde (gwasserdampf / (g Formkorper • h)) behandelt wird. 

Verfahren nach den AnsprGchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Formkorper kontinuierlich mit einer WHSV (weight hourly space velocity) von 0 1 
bis 1 g Wasserdampf pro Gramm Formkorper und pro Stunde (g Wassetaampi / (g Fo l. 
korper • h)) behandelt wird. 

Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprOche, dadurch gekennzeichnet, 
dass der Formkorper bei einer Temperatur von 200 bis 450°C und einem Abso- 
lutdruck von 0,1 bis 2 bar behandelt wird. 

Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprOche, dadurch gekennzeichnet, 
dass der Formkorper bei der Behandlung mit Wasserdampf fest angeordnet 1st 
(Festbett). 

7. Verfahren nach einem der AnsprOche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass das 
kr.stall.ne Alumosilikat im Formkorper ein Si0 2 / AI 2 O a - Molverhaltnis von groBer 
10:1 aufweist. 

8. Verfahren nach einem der AnsprOche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass das 
kristalline Alumosilikat im Formkorper ein SiO a / Al 2 0 3 - Molverhaltnis von groBer 
50 : 1 aufweist. 



6. 
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9. 
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Verfahren nach einem der vorgehenden Anspruche, dadurch gekennzeichnet 
dass das kristalline Alumosilikat im Formkorper zumindest teilweise in der H + 
und/oder NH 4 + -Form vorliegt. 

1 0. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, dadurch gekennzeichnet, 
dass das kristalline Alumosilikat im Formkorper vom Pentasil-Typ ist. 



11. 

10 



15 

13 

20 



25 14. 



Verfahren zur Herstellung von Triethylendiamin (TEDA) durch Umsetzung von 
Bhylendiamin (EDA) und/oder Piperazin (PIP) in Gegenwart eines kristallinen 
Alumosilikat-Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man als Katalysator ei- 
nen Formkorper einsetzt, bei dem zuvor mit einem Verfahren gemaB einem der 
Anspruche 1 bis 1 0 die Schneidharte erhoht wurde. 

12. Verfahren nach Anspruch 1 1 , dadurch gekennzeichnet, dass man die Umsetzung 
kontinuierlich und in der Gasphase durchfuhrt. 

Verfahren nach einem der beiden vorhergehenden Anspruche, dadurch gekenn- 
ze.chnet, dass man EDA und eine Oder mehrere Amin-Verbindung/en aus der 
Gruppe Monoethanolarnin, Diethanolamin, Triethanolamin, PIP, Diethylentriamin 
Tnethylentetramin, Tri(2-aminoethyl)amin, Morpholin, N-(2-Aminoethyl)ethanol- ' 
arnin N-(2-Hydroxyethyl)piperazin, N-(2-Aminoethyl)piperazin, N,N'-Bis(2-Amino- 
ethyl)p ip eraz«n, N,N'-Bis(2-Hydroxyethyl) P iperazin und N-(2-Aminoethyl)-N'-(2- 
Hydroxyethyl)piperazin umsetzt. 

Verfahren nach einem der drei vorhergehenden Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass man EDA und 7 bis 250 Gew.-% Piperazin (PIP), bezogen auf 
EDA, umsetzt. 



15. Verfahren nach einem der vier vorhergehenden Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass man EDA, 8 bis 250 Gew.-% PIP und 23 bis 300 Gew.-% Wasser 
jeweils bezogen auf EDA, umsetzt. 

16. Verfahren nach einem der funf vorhergehenden Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die Reaktionstemperatur fur die Umsetzung zu TEDA 310 bis 

35 390°C betragt. 

17. Verfahren nach einem der sechs vorhergehenden Anspruche, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Absolutdruck bei der Umsetzung 2U TEDA 0,1 bis 10 bar be- 
tragt. 

40 
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19. 
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L e vT^ UnS ^ r ! 0rmke,pere enthalle "" * kristallinea Aiumosilikat, bei den, 

fe Ilh T f f ^ 9emM e ' nem d6r ^W**- 1 bis 1 ° * SchneidhT, 
e e hohtworde, ate Kalalysator in einem Verfahren zur Heretellung von Trtohy 

lend*™ (TEDA) durch Un.ae.zung von Bhylendian* (EDA) undLer PipeTa- 

SZZZl ^rT™ Ge9enWart eineS kri8,al,lnen AlumosiBka,- 
^etea befdl 9ekenn . 2el< * ne, • da ~ "f * Ka.a,vsa.or einen Fom*o, 



1 0 bis 1 0 die Schneidharte erhoht wurde. 



z^vTnS ^ v ^°™ karPerS en,haltend e,n krista,lines A lu mosilikat, be. dem 
telSX 7 98ma8 e ' nem dsr AneprGche 1 bia 10 die S^hneidhar- 

20 l rt en I L " e ' nem *"* kristafce Alumosiiikate kately 

aierten cherraschen Symheaeverfahren. 
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